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膜厚对犛犫２犜犲３薄膜光学性质的影响
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摘要　超分辨近场结构光存储技术（ＳｕｐｅｒＲＥＮＳ）是一种利用功能薄膜结构实现突破光学衍射极限的信息点记录

和读取的新技术，作为超分辨光盘结构的掩膜材料是决定其性能的关键。利用透射电子显微镜研究了可作为超分

辨光盘掩膜层Ｓｂ２Ｔｅ３ 薄膜的晶态结构、表面形貌；利用光谱仪和椭偏仪分析了其光学性质随膜厚的变化。结果表

明，沉积态Ｓｂ２Ｔｅ３ 薄膜呈弱晶状态，在一定厚度范围内，其光学性质随膜厚的不同有较大变化。当膜较薄时，其消

光系数和折射率随膜厚的增加而减小；当膜厚达到一定值时，其光学常数随膜厚的增加逐渐趋于稳定，即存在膜厚

影响临界值。消光系数和折射率的膜厚影响临界值分别在８０ｎｍ和５０ｎｍ左右。薄膜的光学性质与膜厚的关系

可以用薄膜结构的连续性来解释。
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１　引　　言

光盘存储技术是目前信息存储的关键技术之

一，由于目前的远场光存储技术受到光学衍射极限

的限制，继续通过缩小激光器波长和提高物镜数值

孔径来提高存储密度已经十分困难。近场光学是近

年来发展起来的一门新兴学科，近场光在传播过程

中不受光学衍射极限的限制，在理论上可以采用适

当的措施无限制地缩小光斑尺寸。所以可将近场光

学应用于光存储领域，以提高光盘存储密度，满足市

场日 益 提 高 的 存 储 容 量 的 需 求［１］。１９９８ 年

Ｔｏｍｉｎａｇａ等
［２］提出了一种可以突破光学衍射极限

的信息点记录和读取的光存储技术 超分辨近场

结构光存储技术。该技术是在记录层上添加一层几

十纳米厚的非线性掩膜层及超薄介电层，当聚焦高
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斯光束透过该掩膜层后，有效光斑直径减小至衍射

极限以下，并在近场距离内作用于记录层，进行近场

光记录。超分辨近场结构技术不但能突破衍射极限

的限制，并且结构简单，实用性较强［３］。作为超分辨

光盘结构的掩膜材料是决定其性能的关键［４］。目

前，相变薄膜用于超分辨近场结构光存储作为超分

辨 掩 膜 层 受 到 极 大 关 注，Ｓｂ，ＡＩＳＴ，ＧＳＴ 和

ＳｉＳｂ
［５～９］等材料作为超分辨掩膜层均被报道过，可

实现纳米尺度记录点的超分辨记录与读出。其中

Ｓｂ因具有结晶速度快、光热非线性强等特点，是超

分辨掩膜材料经常采用的元素，所以Ｓｂ基多元合

金作为光存储记录材料或超分辨掩膜材料被广泛应

用于超分辨结构中。Ｓｂ与 Ｔｅ组成的二元合金

Ｓｂ２Ｔｅ３ 结晶速度快，晶化温度低（相对于Ｓｂ），具有

非常优良的非线性光学特性［１０～１２］。Ｓｈｉ等
［１３］用

Ｓｂ２Ｔｅ３代替Ｓｂ作为掩膜层，在８０ｎｍ记录点上载

噪比（ＣＮＲ）达到２０ｄＢ以上，优于Ｓｂ掩膜，同时还

提高了光盘的热稳定性。

在超分辨光盘结构中，掩膜层厚度一般控制在

几十纳米的厚度范围内。Ｍｉａｏ等
［１４，１５］分别在研究

Ｓｂ基多元合金相变薄膜的光学常数与膜厚的关系

时发现：薄膜的光学常数在一定厚度范围内随膜厚

的不同而变化较大，特别是在短波长区或膜厚很薄

时这种差别更为明显。本文研究了Ｓｂ２Ｔｅ３ 薄膜的

光谱性质和光学性质随膜厚的变化关系，主要包括

反射光谱、透射光谱、折射率以及消光系数等，旨在

为超分辨光盘掩膜层结构设计提供技术参数。

２　实　　验

２．１　薄膜样品的制备

Ｓｂ２Ｔｅ３ 薄膜是采用射频溅射法在室温下制备

而成。溅射使用的设备为沈阳科学仪器厂ＪＧＰ５６０

型超高真空磁控溅射镀膜机，靶材为直径６０ｍｍ、

纯度９９．９９％的 Ｓｂ２Ｔｅ３ 合金靶材，工作气体为

９９．９９９％的高纯氩气。选用 Ｋ９玻璃作衬底，实验

前依次用ＫＣｒ２Ｏ７／Ｈ２ＳＯ４溶液、无水乙醇、去离子

水依次超声清洗衬底３０ｍｉｎ，高压氮气吹干后立即

放入真空腔体中。经过一系列的优化实验，选取了

最佳的本底真空、溅射气压、溅射功率和靶基距等工

艺参数：本底真空度优于２．０×１０－４Ｐａ，工作气压为

０．８Ｐａ，射频功率为１２０Ｗ，靶基距为６０ｍｍ。实验

开始后先对靶面进行１０ｍｉｎ的预溅射，然后通过调

节溅射时间来控制薄膜的厚度，溅射时间分别为

１２，１８，２３，４０，４６和５１ｓ；其相应的厚度为２５，３５，

４５，８０，９０和１００ｎｍ。六个样品在文中分别以１＃，

２＃，３＃，４＃，５＃和６＃表示。

２．２　薄膜样品的测量

薄膜厚度采用Ａｌｐｈａｓｔｅｐ５００（ＴｅｎｃｏｒＡｍｅｒｉｃａ

公司，精度为０．１ｎｍ）型台阶仪测定。薄膜的透射

率，反射率采用ＰｅｒｋｉｎＥｌｍｅｒＬａｍｂｄａ９ＵＶ／ＶＩＳ／

ＮＩＲ型光谱仪测量，测量范围为３００～８００ｎｍ。薄

膜的光学常数采用ＧＥＳ５Ｅ型变温全自动椭圆偏振

光谱仪测量，测量光谱范围为３００～８００ｎｍ，光源入

射角取７５°。沉积态薄膜的微观形貌和晶态特征采

用ＪＥＭ２０１０型透射电镜（ＴＥＭ）和其相应的电子

衍射（ＳＡＤ）图谱对比并确定。

３　实验结果和讨论

３．１　薄膜厚度与溅射时间的关系

图１为Ｓｂ２Ｔｅ３ 薄膜厚度与溅射时间的关系曲

线。当溅射腔内的真空度优于２．０×１０－４Ｐａ时开

始溅射，溅射过程中始终保持 Ａｒ气压为０．８Ｐａ。

为了尽可能准确地得到膜厚与时间的关系，在相同

的溅射时间下分别制备三个样品，然后通过Ａｌｐｈａ

Ｓｔｅｐ５００型台阶仪测出每个样品的厚度，最后取三

个样品厚度的平均值作膜厚，其最终结果如图１所

示。从图中可以看出，Ｓｂ２Ｔｅ３ 的薄膜厚度随着溅射

时间的增加呈线性增长，该直线的斜率即为Ｓｂ２Ｔｅ３

薄膜的溅射速率。通过计算可以得到该实验条件

下，Ｓｂ２Ｔｅ３ 薄膜的溅射速率为１．９８ｎｍ／ｓ。

图１ Ｓｂ２Ｔｅ３ 薄膜厚度与溅射时间的关系

Ｆｉｇ．１ ＤｅｐｅｎｄｅｎｃｅｏｆｔｈｉｃｋｎｅｓｓｏｆＳｂ２Ｔｅ３

ｆｉｌｍｓｏｎｔｈｅｓｐｕｔｔｅｒｉｎｇｔｉｍｅ

３．２　薄膜的犜犈犕分析

为了观察沉积态Ｓｂ２Ｔｅ３ 薄膜的微观形貌和结

晶程度，采用ＴＥＭ 对不同厚度的样品进行观察分

析，图２为３＃样品的ＴＥＭ形貌图和相应的选区衍

射（ＳＡＤ）图谱。从沉积态Ｓｂ２Ｔｅ３ 薄膜的微观形貌

［图２（ａ）］可以看出，沉积态Ｓｂ２Ｔｅ３ 薄膜由直径在

１２３１００２２
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２０ｎｍ左右的颗粒状组织构成，黑白颗粒相互弥散

分布，膜面结构致密，元素分布均匀。从相应的

ＳＡＤ图谱［图２（ｂ）］中可见由内到外分布着几个明

暗不一的衍射环，经过标定可知该衍射环分别对应

Ｓｂ２Ｔｅ３ 材料的（００６），（００９），（０１５），（１１０），（２０５），

（０２１０），（１２５）晶面，这与文献［１６］中的结果相一致。

该衍射图样表明膜面为弱晶态，由结晶度不高，且分

布随机取向的细小晶粒组成，这与图２（ａ）观察到的

结果相一致。通过ＴＥＭ 的观察可以知道，沉积态

的Ｓｂ２Ｔｅ３ 薄膜已经部分晶化。这主要是由于在溅

射过程中溅射粒子高速沉积到基片上，这些粒子的

动能会转化为热能，促使衬底温度的提高，由于

Ｓｂ２Ｔｅ３ 薄膜的晶化温度不到１００℃，非常容易晶

化，所以当热量的积累达到Ｓｂ２Ｔｅ３ 薄膜的晶化阈值

时便会发生晶化。

图２ 沉积态Ｓｂ２Ｔｅ３ 薄膜的（ａ）ＴＥＭ形貌图和

（ｂ）相应的ＳＡＤ图谱

Ｆｉｇ．２ （ａ）ＴＥＭｉｍａｇｅｏｆｔｈｅａｓｄｅｐｏｓｉｔｅｄＳｂ２Ｔｅ３ｆｉｌｍ

ａｎｄ（ｂ）ｃｏｒｒｅｓｐｏｎｄｉｎｇＳＡＤｐａｔｔｅｒｎ

３．３　薄膜的透射和反射光谱

不同厚度的 Ｓｂ２Ｔｅ３ 薄膜在波长为 ３００～

８００ｎｍ范围的光谱曲线由图３所示，其中图３（ａ）为

反射率曲线，图３（ｂ）为透射率曲线。由图３（ａ）可

知：随着薄膜厚度的增加，反射率呈逐渐减小的趋

势。１＃～６＃样品的反射率曲线基本上平行分布，

反射率在２０％～６０％之间。每个样品的反射率曲

线均随波长的增加而增加，且在短波长区变化较大，

在长波长区变化较小。在短波长区域 （３００～

５００ｎｍ），薄膜的反射率随波长的增加而显著增加；

在长波长区域（５００～８００ｎｍ）时，反射率变化平缓。

图中５＃样品和６＃样品的反射率曲线几乎重合，这

说明当薄膜厚度大于９０ｎｍ时，反射率不再随膜厚

而变化。另外，由图３（ｂ）可知：随着薄膜厚度的增

加，透射率呈逐渐减小的趋势。这主要是由于薄膜

厚度的增加使薄膜增大了对可见光的吸收与散射，

进而使透过率下降，当膜厚达到１００ｎｍ左右时，即

图中的６＃样品，薄膜的透过率在整个波长范围内

几乎为零。另外，从图中还可以发现不同厚度薄膜

的透射率随波长增加的变化趋势相似，均随波长的

增大而增加，只是在短波长区变化较小，而在长波长

区变化较明显。与反射率不同的是，薄膜的透射率

在短波长区域（３００～５００ｎｍ）几乎保持为水平的直

线，而在长波长区域（５００～８００ｎｍ），薄膜的透过率

基本上都有一个突然增大的变化，且随着薄膜厚度

的增加，该临界波长有向红光方向移动的趋势。根

据透射率 吸收率换算公式

α＝
１

犱
ｌｎ（１／犜），

式中α为吸收率，犱为膜厚，犜为透射率。计算发现

Ｓｂ２Ｔｅ３ 薄膜的吸收率基本上都随着膜厚的增加而

增大，而且膜厚越大，薄膜在可见光范围内的吸收率

变化越小。这是因为膜厚很小时，薄膜表面的不均

匀性造成的。随着膜厚的增加，薄膜表面元素的分

布越均匀，对外表现也就越稳定，所以其吸收相对于

薄的膜来说，就表现得很平缓。

图３ Ｓｂ２Ｔｅ３ 薄膜的（ａ）反射率和（ｂ）透射率随波长的变化曲线

Ｆｉｇ．３ （ａ）Ｒｅｆｌｅｃｔｉｏｎｓｐｅｃｔｒａａｎｄ（ｂ）ｔｒａｎｓｍｉｓｓｉｖｉｔｙｓｐｅｃｔｒａｃｕｒｖｅｓｏｆＳｂ２Ｔｅ３ｆｉｌｍｓｖａｒｙｗｉｔｈｗａｖｅｌｅｎｇｔｈ
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　　一般来说，薄膜的形成主要经历临界核的形成，

粒子的长大（岛状膜），迷津结构（网状膜）和连续膜

四个阶段，其中前三个阶段属于非连续膜阶段，每个

阶段薄膜的内部结构如致密度、自身缺陷等的不同

必然会导致所对应的光学常数、光谱性质的变化。

非连续膜对其光学性质的影响主要反应在它的反常

吸收带和岛状形貌上［１７～２０］。当膜厚很小时，薄膜是

由一个一个的孤岛状结构构成的，这种孤岛状结构

具有强烈的尺寸效应和表面效应，对入射光的影响

非常明显。其相应的光学性质也常常发生较大的变

化；随着膜厚的增加，岛与岛之间的距离逐渐缩短，

薄膜变得较为均匀连续，其相应的光学性质的变化

也趋于平缓，而不再发生较大的波动。这就是在之

前的分析中薄膜厚度较小时，光学性质变化比较大；

而薄膜厚度较大时，光学性质变化较小的原因。

３．４　薄膜的光学常数

图４ 为不同厚度的 Ｓｂ２Ｔｅ３ 薄膜在 ３００～

８００ｎｍ波长范围内的光学常数曲线，其中图４（ａ）为

消光系数κ，图４（ｂ）为折射率狀。通过椭偏仪拟合

出的１＃～６＃样品的膜厚结果分别为２３，３６，４４，

７９，８８和９８ｎｍ，与台阶仪测出的结果非常接近。

由消光系数曲线可知：在可见光范围内，不同厚度薄

膜的消光系数有很大的不同。一般来说，薄膜厚度

越大，消光系数越小。当膜厚逐渐增加到一定数值

时，薄膜的消光系数之间的差别减小。如图４可知，

４＃～６＃三个样品的消光系数曲线几乎重合。这种

现象说明，薄膜和厚膜的消光系数曲线差别比较大，

并且消光系数随膜厚的变化有一个膜厚影响临界

值。当膜厚在该临界值以下时，随着薄膜厚度的逐

渐增大，消光系数逐渐减小，此时为薄膜阶段；当膜

厚超过该临界值时，消光系数会逐渐趋于稳定，此时

为厚膜阶段。由图可知，Ｓｂ２Ｔｅ３ 薄膜消光系数的膜

厚影响临界值在８０ｎｍ左右。另外，由图４（ａ）还可

以发现不同厚度薄膜样品的消光系数随着波长的增

加而增加，这种由膜厚引起的消光系数的变化在短

波长区比长波长区更为明显。值得注意的是１＃样

品的消光系数曲线在波长６００ｎｍ出现了一个略微

减小的过程，此时的膜厚为２５ｎｍ左右，这也说明

了薄膜和厚膜光学性质之间明显的不同点，这主要

是由于当膜厚较小时产生的尺寸效应和表面效应造

成的，膜厚越小，这两种效应对光学常数的影响越显

著［１４，１５］。

图４ Ｓｂ２Ｔｅ３ 薄膜的（ａ）消光系数和（ｂ）折射率随波长的变化曲线

Ｆｉｇ．４ （ａ）Ｅｘｔｉｎｃｔｉｏｎｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔａｎｄ（ｂ）ｒｅｆｒａｃｔｉｖｅｉｎｄｅｘｃｕｒｖｅｓｏｆＳｂ２Ｔｅ３ｆｉｌｍｓｖａｒｙｗｉｔｈｗａｖｅｌｅｎｇｔｈ

　　由图４（ｂ）的折射率曲线可知：不同厚度的

Ｓｂ２Ｔｅ３ 薄膜样品的折射率曲线随波长的变化有相

同的变化趋势，均随着波长的增加而增大，而随着膜

厚的增加而减小。当薄膜逐渐增大到一定厚度时，

折射率随膜厚的变化很小。从图４（ｂ）中也可以发

现这种现象：在６个样品中，１＃样品的膜厚最小，

只有２５ｎｍ左右，且折射率最高，而另外５个样品的

折射率曲线比较接近，随膜厚增加几乎不再变化。

这种现象说明：与消光系数曲线相似，薄膜和厚膜的

折射率曲线差别比较大，而且折射率随膜厚的变化

也有一个临界值。当膜厚在该临界值以下时，随着

薄膜厚度的逐渐增大，折射率逐渐减小，此时为薄膜

阶段；当膜厚超过该临界值时，折射率会趋于稳定，

此时为厚膜阶段。由图可知，Ｓｂ２Ｔｅ３ 薄膜折射率的

膜厚影响临界值在５０ｎｍ左右，而Ｓｂ２Ｔｅ３ 薄膜消

光系数的临界值为８０ｎｍ，由此可知厚度对薄膜样

品折射率的影响要比消光系数敏感。另外，薄膜的

晶化程度也对薄膜的折射率有着重要的影响。一般

来说，当膜厚一定时，晶态薄膜的折射率要稍高于非

晶态，这是由于晶态与非晶态薄膜的原子短程排列

不同造成的［１６］。在非晶态薄膜中，粒子在溅射过程

中来不及形成稳定的化学键，禁带宽度较大，在光学
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性质上表现为折射率比较小；而晶态薄膜由于经过

了热处理，薄膜内的离子经过短程扩散、原子重排后

形成了稳定化学键，禁带宽度减小，进而增大了薄膜

的折射率。在图４（ｂ）中，虽然３＃样品的厚度小于

４＃，５＃和６＃样品，但是折射率要比这三个样品低

的多。这是因为３＃样品的溅射时间较短，结晶度

不高，而４＃，５＃和６＃样品由于溅射时间较长，薄

膜累计升温较多，晶化程度比较高。

４　结　　论

利用ＴＥＭ 研究了沉积态Ｓｂ２Ｔｅ３ 薄膜的晶态

结构和表面形貌，利用光谱仪及椭偏仪分析了光谱

性质和光学性质随膜厚的变化。结果表明，室温下

制备的Ｓｂ２Ｔｅ３ 薄膜由于热量积累作用有微弱的晶

化现象，薄膜表面由很多细小的颗粒状组织构成，直

径大约在２０ｎｍ左右。Ｓｂ２Ｔｅ３ 薄膜的反射率和透

射率均随着膜厚的增加而减小，随波长的增加而增

加；对于同一厚度的薄膜来说，在可见光范围内，反

射率在短波长区域增加明显，而透射率在长波长区

增加明显。Ｓｂ２Ｔｅ３ 薄膜的消光系数和折射率随膜

厚的增加而减小，逐渐趋于稳定，即存在膜厚影响临

界值。消光系数的膜厚影响临界值在８０ｎｍ左右，

而折射率的膜厚影响临界值在５０ｎｍ左右。薄膜

的光学性质与膜厚的关系可以用薄膜结构的连续性

来解释。膜厚较小的薄膜主要由岛状组织构成，为

非连续性薄膜。这种薄膜具有强烈的尺寸效应和表

面效应，对入射光的影响非常明显。由于在超分辨

光盘存储技术中，掩膜层厚度对膜层结构的光学常

数影响非常大，因此准确控制掩膜层厚度是很有必

要的。
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